





















Fabrication of ferroelectric b-axis-orientated lead-free film with robust design
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研究成果の概要（英文）：Artificial intelligence (AI) is applied to the industrial field which has 
serious influence on human life. Therefore, we are aiming at development of capacitor materials for 
high-temperature application that could supply electric power to a central processing unit (CPU) 
until safety is secured when the fire accident occurs.
For fabrication of the capacitor materials for high-temperature application, high-temperature 
ferroelectric BaTi2O5 particles was dispersed in ferroelectric BaTiO3. Because crystal of BaTi2O5 
particle must be oriented for the anisotropic ferroelectric property and BaTi2O5 phase is decomposed
 at high temperature above 1000 degree Celsius, BaTiO3 precursor solution with BaTi2O5 suspended 




























おける BaTi2O5粒子の b 軸配向度を 80%以上とすることを達成目標とした。なお、本研究で取り
扱う BaTi2O5 は、1220～1230 ℃という極めて狭い温度範囲でのみの安定相であると報告されて
おり[1]、室温付近では準安定相であるために、単相の合成は困難である。また、焼結過程で相分
離するために、緻密化のための高温焼結を行うことができないという問題がある。そこで、本研
究では、BaTi2O5 粒子を分散させた BaTiO3 薄膜を作製するために、BaTi2O5 粒子の懸濁液からの
電場中ゾル-ゲル製膜を採用した。 
[1] N. Zhu and A. West， J. Am. Ceram. Soc. 93， 295-300 (2010). 
 
３．研究の方法 
(1) 準安定相 BaTi2O5粉末の作製方法の検討 
 初年度の研究では、単相に近い BaTi2O5粉末を合成するために、原料の種類と遊星ボールミル
による粉砕条件と焼成条件の最適化を行った。酸化チタン(IV)（ルチル型）、または、酸化チタン
(IV)（アナターゼ型）に炭酸バリウムを Ba と Ti のモル比が 1:2 になるように混合し、乳棒と乳
鉢を用いて混合した。電気炉を用いて、この混合試料を 1000 ℃、1050 ℃、1100 ℃、1150 ℃、
1200 ℃の温度条件で 5 時間焼成した。焼成した試料の同定には X 線回折(XRD)を用いた。なお、
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によって評価した。ここで、IBaTi2O5 と IBaTiO3 とは、それぞれ XRD より得られた BaTi2O5 の回折
ピーク強度と BaTiO3粉末の回折ピーク強度を示す。 
 ２年目以降の研究では、BaTi2O5 粉末を、高い生成率で効率的に合成するために、急冷凝固法
を採用した。酸化チタン(IV)（ルチル型）と炭酸バリウムを Ba と Ti のモル比が 1:2 になるよう






(2) BaTi2O5- BaTiO3コンポジット薄膜の作製と誘電特性評価 






した。また、電気泳動堆積法に用いた電圧は、前者の製膜方法においては 110 V とし、後者の製





(1) 準安定相 BaTi2O5粉末の作製方法の検討 
 初年度の研究では、BaTi2O5生成率指標 α の最大値を示す焼成温度はチタン源によって異なる
ことを明らかにし、ルチルをチタン源とした場合では 1150 ℃、アナターゼをチタン源とした場
合では 1050 ℃となった。またルチルをチタン源に用いた方が BaTi2O5 の生成率 α は 0.405 とな




察される。急冷凝固法および固相反応法によって作製した BaTiO3粉末の X 線回折図を図 2 に示
す。いずれの粉末にも、不純物相として室温の安定相である BaTi3O7と BaTiO3が含まれていた。
X 線回折ピークから BaTi2O5 の生成率指標 α を算出すると、固相反応法により合成した粉末の










































を用いた場合の BaTi2O5粒子のゼータ電位は 60.4 mV と正の大きな値を示し、粒子が分散媒中で
良く分散することを示唆した。 





図 1 急冷凝固法により作製した BaTi2O5粒子． 
図 2 固相反応法および急冷凝固法により作製した BaTi2O5粉末の X 線回折図．粉末中の不




















































図 3  電気泳動堆積法により BaTi2O5粉末を堆積させた後に、BaTiO3前駆体溶液をスピン
コートして作製した BaTi2O5-BaTiO3 コンポジット薄膜の外観写真．BaTi2O5 粉末の電気泳
動堆積時の分散媒にはエタノールまたは 2-メトキシエタノールを、分散剤にはポリエチレン
イミン（PEI）またはアセチルアセトン（AcAc）を用いた． 
図 4 電気泳動堆積法により BaTi2O5 粒子膜を形成させた後に、BaTiO3 前駆体溶液をスピ
ンコートして作製した BaTi2O5-BaTiO3 コンポジット薄膜の誘電率と誘電正接の温度依存
性．分散媒にはエタノール、分散剤にはポリエチレンイミン（PEI）を用いた． 




この方法で作製した BaTi2O5-BaTiO3 コンポジット薄膜の外観を図 5 に示す。また、薄膜の圧
さ t と、BaTi2O5 が強誘電性を示す b 軸配向度の指標としてロットゲーリングファクターF の値
も記す。電気泳動時の印加電圧を 70 V とした時に、コンポジット薄膜の剥離や亀裂が最も少な
く、電気泳動時の電圧を制御することにより、コンポジット薄膜作製時の亀裂発生を抑制できる
ことを明らかにした。また、印加電圧を 70 V とした時のロットゲーリングファクターF は 0.09






















図 5  BaTi2O5粉末を懸濁させた BaTiO3組成の駆体溶液を原料に用いた電気泳動堆積法に
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